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(57) Abstract 

A reaction gas phase including methyltrichlorosilanc (MTS) 
and hydrogen is fed into an infiltration chamber (30) in which 
a substrate is placed under predetermined infiltration pressure and 
temperature conditions. The gas phase fed into the infiltration 
chamber is preheated to a suitable temperature by plates (46) before 
it contacts the substrate. A residual gas phase including a reaction 
gas phase residue and gaseous reaction products is removed firom the 
chamber. Infiltration is performed at a temperature of 960-1050 °C, 
preferably 1000-1030 °C, and at a total pressure no greater than 15 
kPa, preferably 7-12 kPa, and the silicon species concentration in the 
residual gas phase is reduced at the outlet of the infiiltration chamber, 
e.g. by injecting neutral gas (via 70). 

(57) Abi^g^ 

Une phase gazeuse leacdonnelle comprenant du 
m^diyltrichlorosilane (MTS) et de rhydrogfene et introduite dans la 
chambre d' infiltration (30) dans laquelle est place le substrat et oik 
r^gnent des conditions de temperature et de pression d' infiltration 
predeterminees. La phase gazeuse entrant dans la chambre 
d' infiltration est pt^\ax&6t (par les plateaux 46) afin de la porter 
en temperature avant contact avec le substrat La phase gazeuse 
rdsiduelle comprenant le reliquat de phase gazeuse r£acdonnclle 
et des produits de reaction gazeux est extraite hors de la chambre. 
L^infiltration est r6alis^ k une temperature comprise entre 960 °C et 
1050 ''C, de preference eiitre 1000 "C et 1030 "C sous une pression 
totale au plus ^gale 1^ 15 kPa, de preference entre 7 kPa et 12 kPa, et 
la concentration de la phase gazeuse lesiduelle en especes siliciees 
est abaissee en sortie de la chambre d* infiltration, par exemple par 
injection de gaz neutre (via 70). 
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ProcSd? de denslfi cation de substrats poreux. 

La presente invention conceme la densification de substrats poreux par 
infiltration chimique en phase vapeur de carbure de silicium. 
5 Un domaine d'application de Tinvention est celui de la realisation de 

pieces en mat^riau composite thermostructural a matrice au moins partiellement 
realisee en carbure de silicium. De telles pieces sont notamment utilisables en 
aeronautique, ou dans le domaine spatial ou encore dans celui de la friction en 
raison de leurs propri6tes mecaniques, qui les rendent aptes k constituer des 
10 elements de structure, et de leur capacite a conserver ces proprietes a des 
temperatures elevees. 

La realisation de pieces en mat6riau composite thexmostructural 
comprend generalement la realisation d'un substrat ou preforme en fibres 
r£firactaires, notamment en fibres de carbone ou en fibres ceramiques, et la 
IS densification de la preforme par le materiau constitutif de la matrice. 

Des procedes de densification d'un substrat poreux par une matrice en 
carbure de silicium sont bien connus. 

Uinvention conceme le procede de densification par infiltration 
chimique en phase vapeur. Selon ce procede, le substrat a densifier est place dans 
20 une chambre d'infiltration. Une phase gazeuse reactive comprenant generalement 
un melange de methyltrichlorosilane (MTS) et d'hydrogene est admise dans la 
chambre. Les conditions de temperature et de pression sont r€gl6es pour permettre 
h la phase gazeuse de diffuser dans la porosit6 du substrat jusqu'au coeur de celui- 
ci et de former un depdt de carbure de silicium par decomposition du MTS en 
25 presence de Thydrogene agissant comme r^ducteur : 

o 

CHsSiCls "2 > siC + 3HCI 

L'infiltration chimique en phase vapeur requiert un contrdle particulier 
30 des conditions operatoires pour permettre une densification du substrat jusqu*au 
coeur de celui-ci de fagon aussi homogene et complete que possible. En effet, dans 
des conditions mal contrdlees, il risque de se former un dep6t massif en surface qui 
obture rapidement la porosite interne du substrat et empeche toute densification a 
coeur. L'infiltration chimique en phase vapeur se distingue done dans sa mise en 
35 oeuvre des procedes de d6p6t chimique en phase vapeur utilises pour former des 
revetements de surface. 
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Differents procedes d'infiltration chimiquc en phase vapcur sont 
connus> a savoir les procedes a gradient de temperature et/ou h gradient de pression 
et le precede isotherme et isobarc. 

Avec les procedes a gradient de temperature et/ou de pression, on 
5 etablit entre les surfaces du substrat exposees a la phase gazeuse r6active et des 
parties internes du substrat eloignces des surfaces exposees des differences de 
temperature et/ou de pression qui favorisent la formation de la matrice d'abord 
dans les parties internes du substrat. La densification progresse vers les surfaces 
exposees, aboutissant ainsi a un resultat relativement homogene. 
10 Le precede a gradient de temperature est mis en oeuvre cn chauffant le 

substrat soit indirectement par contact de surfaces internes du substrat avec un 
noyau chauffe par induction, soit par couplage inductif direct lorsque la nature du 
substrat le permet. Ce procede est limite dans son application a des substrats de 
forme simple. 

IS Quant au procede a gradient de pression, il n£cessite T^tablissement 

d'un flux force a travers le substrat et demande done un appareillage adapte a la 
forme de celui-ci. 

Or, la duree des cycles d'infiltration chimique en phase vapeur fait qu'a 
Techelle industrielle il est necessaire d'utiliser un procede permettant de densifier 
20 simultanement, a Tinterieur d'une meme chambre, plusieurs substrats dont les 
. formes peuvent etre differentes ou complexes. 

On utilise alors le procede isotherme isobare en cherchant a r6gler la 
temperature et la pression dans Tenceinte a des valeurs optimales pour assurer une 
densification a coeur et aussi homogene que possible dans des substrats de formes 
25 et d'epaisseurs diverses, ceci dans I'ensemble du volume utile de la chambre. 

0 Un tel procede pour Tinfiltration chimique en phase vapeur de carbure 

de silicium a ete decrit dans le document FR-A-2 401 888. La plage de tempera- 
ture recommandee est comprise entre la valeur de la temperature de decomposition 
commengante du MTS et' cette valeur augmentee de 150*C, de preference 
30 augmentee de lOO'C, c'est-a-dire une plage d'environ 800 a 950*C, de preference 
800a900^C 

La pression totalc dans la chambre recommandee est de preference 
comprise entre plusieurs centaines et plusieurs milliers de Pa. 

Une installation permettant la mise en oeuvre industrielle de ce 
35 proc6de est dccrite dans le document FR-A-2 594 119. La phase gazeuse 
reactionnclle penetrant dans la chambre est prechauffee pour etre portee a la 
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temperature regnant dans celle-ci avant contact avec le substrat a densifier. Le 
pr^chauffage est realise en faisant passer la phase gazeuse reactionnelle au contact 
de plateaux de prechauffage situes dans la chambre. La phase gazeuse residuelle 
constituee par le reliquat de phase gazeuse reactionnelle et les produits gazeux de 
5 reaction est extraite hors de la chambre par pompage. 

En depit d'un controle precis des conditions d'infiltration, le procede 
isotherme isobare conduit a la formation d'un sur-depot a la surface des substrats. 
Au cours d'un processus de densification, il est done usuel de retirer au moins une 
fois les substrats partiellement densifies de la chambre d'infiltration afin de 

10 proceder a un ecroutage, c'est-a-dire un usinage de surface permettant de re- 
ouvrir completement Tacces h la porosite interne residuelle. Ces operations 
interm6diaires allongent encore la duree des cycles de densification. 

La pr^sente invention a pour objet de proposer un procede d'infiltration 
chimique en phase vapeur de carbure de silicium plus particuli^rement adaptg a 

15 une mise en oeuvre au stade industriel. 

Plus precisement, la presente invention vise a foumir un procede 
permettant d'augmenter la vitesse de densification tout en conservant une densi- 
fication homogene du substrat poreux jusqu*au coeur de celui-ci. 

L'invention a aussi pour objet de foumir un procede assurant une 

20 meilleure reproductibilite des caracteristiques de densification, que ce soit pour 
. differents substrats ou pour des mises en oeuvre dans differentes installations. 

Ces dififerents objets sont atteints grace a un pTOc6d6 du type 
comprenant la mise en place du substrat dans une chambre d'infiltration, 
rintroduction d'une phase gazeuse reactionnelle comprenant du methyltrichloro- 

25 silane et de Thydrogene dans la chambre d'infiltration ou r^gnent des conditions de 
temperature et de pression d'infiltration predeterminees, le pr6chauffage de la 
phase gazeuse entrant dans la chambre d'infiltration afin de la porter en 
temperature avant contact de la phase gazeuse avec le substrat, et I'extraction hors 
de la chambre d'infiltration de la phase gazeuse residuelle comprenant le reliquat 

30 de phase gazeuse reactionnelle et des produits de reaction gazeux, 

procede selon lequel, confomiemcnt a invention, Tinfiltration est realisee a une 
tcrnp6rature comprise entre 960*C et 1 050'C sous une pression totale au plus egale 
a 25 kPa et la concentration de la phase gazeuse residuelle en especes siliciees est 
abaissee en sortie de la chambre d'infiltration. 

35 De preference, I'infiltration est realisee a une temperature comprise 

entre 1 OOO'C et 1 030'C. 
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Une des caractcristiqucs dc I'invcntion reside dans le niveau relative- 
mcnt elevc de la temperature d'infiltration. En effet, dans le document 
FR-A-2 401 888 dcja cite, la plage de temperature preconisee est de 800*C a 
950*C, c*est-a-dire une temperature peu superieure a la temperature de 
5 decomposition commengante du MTS. 

Or, la deposante a pu mettre en evidence qu'une temperature plus 
elevee peut etre utilisee, en combinaison avec le prechauffage de la phase gazeuse 
reactionnelle sans introduire d'inconvcnient. En effet, il n'en rcsulte pas Tapparition 
d'un gradient de densification plus 6ltv6, tandis que la vitesse de densification, qui 
10 est li6c a la temperature, s'en trouve accrue. 

En outre, le processus de densification se revdle trhs peu sensible h de 
faibles variations de temperature dans la plage choisie> ce qui permet de garantir 
une bonne reproductibiiite du proccde a Techelle industrielle. 

Selon une autre caracteristique du procede conforme a invention, 
15 I'infiltration est realisee sous une pression totale relativement basse, au plus egale a 
25 kPa et de preference comprise entre 7 kPa et 12 kPa, et la concentration de la 
phase gazeuse residuelle en especes silicees est abaissee en sortie de la chambre 
d'infiltration. 

Pour une capacite de pompage donn£e, I'exigence d'une pression totale 
20 relativement basse dans la chambre d'infiltration peut interdirc une dilution 
. importante de la phase gazeuse reactionnelle par un gaz neutre, sauf a reduire 
considerablement les debits de MTS et dc H2, done la vitesse de densification. 
Ainsi) la presence d'especes gazeuses silicees avec une concentration elevee en 
sortie de la chambre d*infiltration favorise la formation de condensats indesirables, 
25 voire meme potentiellement dangereux sur les parois de canalisations en aval de la 
chambre. Uabaissement de la concentration de la phase gazeuse residuelle en 
cspeccs gazeuses siliciecs reduit le risque de formation de tels depots. 

Cet abaissement de concentration peut etre realist par injection d'un 
gaz neutre dans la phase gazeuse residuelle immediatement en sortie de la chambre 
30 d'infiltration. II peut etre realise aussi en faisant passer la phase gazeuse residuelle 
au contact et/ou au travers d'un ou plusieurs substrats . dans une zone 
d'appauvrissement situee en aval de la chambre d'infiltration. 

L'invention sera mieux comprise a la lecture de la description faite 
ci-apres a titre indicatif mais non limitatif, en reference aux dessins annexes sur 
35 lesquels : 
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- la figure 1 est une vue schematique en coupe d'une installation 
d'infiltration chimique en phase vapeur pemiettant la mise en oeuvre du pxoc6d6 
selon rinvention ; 

" la figure 2 illustre unc variante de realisation d'une installation 
5 d'infiltration chimique en phase vapeur permettant la mise en oeuvre du procede 
selon l*invention ; 

- la figure 3 illustre I'influence de la temperature sur la decomposition 

du MTS ; et 

- les figures 4 et 5 illustrent la variation de vitesse de croissance de 
10 carbure de siiicium en fonction de la temperature d'infiltration respectivement pour 

deux valeurs diff6rentes du rapport a entre debit de H2 et debit de MTS introduits 
dans la chambre d'infiltration. 

Le procede conforme a Tinvention peut etre mis en oeuvre sur 
diff^rents types de substrats poreux. Ceux-ci pourront consister en des prcformes 
15 fibreuses ayant une foime proche de celle de pieces composites a r^aliser. Les 
fibres de la preforme, par exemple des fibres en carbone ou des fibres ceramiques, 
pourront etre prealablcment revetues d'une couche destinee a former une interphase 
entre les fibres et la matrice en carbure de siiicium, par exemple une couche de 
carbone pyrolytique ou de nitrure de bore comme decrit dans le document 
20 EP 0 172 082. La pr6forme fibreuse pourra meme avoir 6x6 partiellement densifice, 
. par exemple par du carbone pyrolytique, la poursuite de la densification par la 
matrice en carbure de siiicium donnant une matrice mixte (ou biphas^e) 
carbone/carbure de siiicium. 

Le proc6d6 selon I'invention peut etre mis en oeuvre dans une installa- 
25 tion telle que representee par la figure 1. 

o Cette installation est derivee de celle d6crite dans le document 

FR-A-'2 594 119 deja cite. 

L'installation d'infiltration comprend une chambre d'infiltration 30 
delimitee par un induit en graphite 32. L'induit 32 est entour6 d'un inducteur 
30 metallique 34 avec interposition d'un isolant thermique 36- Uensemble est loge a 
rintdrieur d'une enceinte metallique etanche 38. 

L'induit 32 a la forme d'un cylindre d'axe vertical ferme a sa partie 
inferieure par un fond 32a et a sa partie superieure par un couvercle amovible 32b. 
A Tinterieur de la chambre 30, les prcformes a densifier par le carbure de siiicium, 
35 eventuellement maintenues dans un outillage, sont placees sur un plateau perford 
40. Le plateau 40 peut toumer autour d'un axe vertical confondu avec celui de la 
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chambrc 30. La rotation est commandce par un motcur (non represcnte) couple au 
plateau par un arbre 42 traversant Ic fond 32a. 

La phase gazeuse reactionnelle contenant le MTS ct Thydrogene pro- 
venant de reserves (non representees) est introduite dans la chambre 30 par une 
5 canalisation d'amenee 44 qui traverse I'enceinte 38 et aboutit a la partie superieure 
de la chambre a travers le couverclc 32b. La phase gazeuse reactionnelle penetrant 
dans la chambre 30 est forcee a circular au contact de plateaux de prcchauffagc. 
Ccux-ci, formes de plaques pcrforees superposces 46, pcrmettent dc porter 
rapidement la phase gazeuse reactionnelle a la temperature regnant dans la 
10 chambre. 

^extraction dc la phase gazeuse residuelle est realisec a travers une ou 
plusieurs canalisations 48 qui sont relices a la partie inferieure de la chambre 30 
par un passage annulaire 50 entourant I'arbre 42. 

Le volume situc autour de I'induil 32 a I'intcrieur de I'enceinte 38 est 
15 balayc en permanence par un gaz ncutre, tel que dc I'azote. Celui-ci provient d*une 
reserve 72 et est amene par une canalisation 52, a travers une vanne 74. II est 
cxtrait de I'enceinte 38 par une canalisation 54. Un tampon de gaz neutre est ainsi 
forme autour de la chambre 30. 

A Tcxtdrieur de Tenceinte, les canalisations 48 et 54 se rejoignent pour 
20 former une canalisation unique 56 raccordee a un dispositif de pompage 60. 

Une unite de contrdle 62 regoit des signaux representatifs de la tempe- 
rature et de la pression dans la chambre foumis par des capteurs respectifs 64, 66. 
Ce dernier est log6 dans I'enceinte 38, a I'exterieur de la chambre 30, I'enceinte et 
la chambre etant en 6qui-pression. L'unitc de controle 62 commande un generateur 
25 68 qui foumit le courant d'alimcntation de I'inducteur 34 de raaniere a maintenir la 
temperature dans la chambre 30 a la valeur predeterminde pour I'op^ration 
d'infiltration chimique en phase vapeur. L'unite de controle 62 est en outre rcliee a 
la vanne 74 pour commander le debit d'azote introduit par la canalisation 52 afin 
de maintenir la pression dans la chambre 30 a la valeur desiree. 
30 Selon une caracteristique du procede, Tunite de contr61e 62 commande 

le generateur 68 de manicre a maintenir la temperature dans la chambre 30 a une 
valeur comprise cntfe 960*C et 1 050*C, de preference entre 1 OOOX et 1 030*C. 

La figure 3 illustre la variation de pression partielle de MTS en 
fonction de la tempdrature dans une enceinte dans laquelle est admise une phase 
35 gazeuse constitute de MTS el de H2. Le rapport a entre debit de H2 et debit de 
MTS est egal a 7, et la pression dans I'enceinte est egale a 10 kPa. 
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La decomposition du MTS commence a environ 800*C et est complete 
au-dela d'environ 1 050'C 

La figure 4 illustre la variation du taux de croissance R du depot de 
carbure de silicium en fonction de la temperature, pour un rapport a = 5 el une 
5 pression totale egale a 10 kPa. 

Aux temperatures les moins elevees (domainc A), environ entre 800*C 
et 950*C, la vitesse de croissance du depot augmente avec la temperature. La 
cin6tique du depot est limitee, done controlec, par une etape du processus de 
reaction a la surface de la preforme. 

10 Aux temperatures les plus elevees (domaine B), au-dela de 1 050*C 

environ, la cinetique de depot est controlee par diffusion dans une couche limite 
qui constituc Tinterface entre la phase gazeuse reactionnelle dynamique et la 
surface du substrat. La cinetique du depot devient peu dependante de la tempera- 
ture, mais la diffusion dans la couche limite depend de Tepaisseur de cette couche, 

15 epaisseur qui varie localement en fonction des conditions aerodynamiques de 
diffusion dans la preforme. 

Afm d'assurer rhomogencitc du depot aussi bien dans une preforme 
donnee que dans tout le volume de la chambre 30; il est done necessaire de 
rechercher une condition de depot controlee par une reaction de surface et non pas 

20 une condition de depot controlee par une diffusion dans une couche limite. 

Au stade industriel, il est avantageux de se placer non seulement dans 
le domaine cinetique regi par une reaction de surface, mais egalement a la plus 
haute temperature autoris^e dans ce domaine afm de bendficier des vitesses de 
densification les plus elevees possibles. 

25 II est Egalement avantageux de favoriser le controle de la cinetique par 

une 6tape du processus de reaction de surface qui limite le plus le risque de 
diminution de la cinetique au fur et a mesure que la phase gazeuse reactionnelle 
diffuse dans la porosite d'une preforme ou circule dans I'ensemble de la chambre 
de reaction. II faut alors eviter que la cinetique de depot soit controlee par la 

30 quantite locale presente d'une espece source, ce qui conduirait a favoriser des 
ph6nomenes d'appauvrissement de la phase gazeuse reactionnelle, mais plutot a 
rechercher un contr61e de la cinetique par une espece issue de la reaction, en 
I'occurrence le chlorure d*hydrogene HCl. 

Or, la courbe de la figure 4 fait apparaitre I'existence d'un minimum 

35 local qui se situe, dans le sens des temperatures croissantes, juste avant le domaine 
ou la cinetique est regie par diffusion dans une couche limite. Cette zone particu- 
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Here C, ou la cinetique reste encore regie par une reaction de surface, correspond a 
unc limitation de la reaction par presence d'HCl adsorbe en surface de la preformc. 
En se plagant dans cette zone d'inhibition, une cinetique de densification elevee est 
atteinte tout en favorisant Thomogeneite du depot aussi bien dans la preformc que 
5 dans Tensemble de la chambre de reaction. 

Cette zone C correspond a une plage de temperature d'environ 960*C a 
environ 1 050*C, dans le cas de la figure 4. U en est de meme dans le cas de la 
figure 5 qui differe dc ceiui de la figure 4 par un rapport a egai a 10 au lieu de 5. 

Au vu des courbes des figures 4 et 5, la recherche de la temperature 
10 d'infiltration la plus elevee possible, sans aborder le domaine B ou la cin6tique est 
r^gie par diffusion dans une couche limite, conduit a choisir de prdf^rence une 
temperature d'infiltration enlre 1 000*C et 1 030*C. 

Pour que Teffet decrit ci-dessus soit produit, il est favorable que la 
phase gazeuse reactionnelle soit portee a la temperature d'infiltration voulue avant 
15 sa diffusion dans la preforme. Ceci est realise par le prechauffage de la phase 
gazeuse au moyen des plateaux de prechauffage 46, ceux-ci etant en permanence a 
la temperature regnant dans la chambre 30 telle que regulee par Tunite de 
controle 62. 

De plus, les courbes des figures 4 et 5 montrent que, dans la zone 

20 d'inhibition C, une variation locale de temperature a peu d'effet sur ie taux de 
croissance du depot (contrairement a la zone A). Or, il est en pratique tres difficile 
de maintenir la temperature prcciscment a la valeur predetermin6c en tout point de 
la preforme et de la chambre d'infiltration. Des differences locales sont inevitables, 
par cxemple du fait du masquage du rayonnement par la pr6forme ou de la 

25 limitation des effets de convection aux basses pressions. Le choix du domaine de 
temperature, conformement a I'invention, presente done, en outre, I'avantage de 
rendre la cinetique de depot peu dcpendante de la temperature tout en restant en 
r6gime de reaction de surface. 

Selon une autre caracteristique du procede, la pression totale dans la 

30 chambre d'infiltration 30 est maintenue a une valeur au plus egalc a 25 kPa, de 
preference comprise entre 7 kPa et 12 kPa, pour favoriser la diffusion de la phase 
gazeuse reactionnelle au coeur de la preforme a densifier. 

Pour une capacite de pompagc donnee, cette pression relativement 
faible peut s'avercr incompatible avec une dilution importante de la phase gazeuse 

35 reactionnelle par un gaz neutre. 
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Aussi, la phase gazeusc residuelle extraile de I'enceinte contient une 
proportion relativemcnt clevec d'cspeccs siliciccs. Outre le MTS non decompose, 
des especes tellcs que chlorosilancs, hydrogcnochlorosilanes et organosilanes 
peuvent etre presentes. Ces sous-produits de la decomposition du MTS peuvent se 
S polycondenser sur des parois froides en aval de la chambre d'infiltration et donner 
naissance a des condensats instables. 

La deposante a pu mettre en evidence que le contact de ces condensats 
avec Tair induit leur hydrolyse rapide. II se forme ainsi a la surface du condensat 
une couche passivante de silicc hydrai<Se inerie, qui joue un role de barriSre de 
10 diffusion vis-a-vis de Toxygene. Toutefois, sous cette couche, la transformation 
du condensat n*est que partielle avec fomiation de composes instables tels que 
chlorosiloxanes ou silanols. Si le depot de condensat est important, ce phenomene 
de transformation partielle n'atteint pas le coeur du condensat. 

Le meme mccanisme d'oxydation est possible si la condensation 
15 s'effectue sur une paroi deja revetue de silice hydratee lors de cycles d'infiltration 
precedents. La passivation superficielle s'effectue alors partiellement avant meme 
tout contact avec Tair. 

Une destruction brutale de la couche superficielle passivante conduit a 
une inflammation du condensat, car les composes instables sous-jacents se 
20 decomposent violemment au contact de Tair. Ces r6actions sont iris exothermiques 
et ont ainsi pour consequence Techauffement du coeur du condensat non affects 
qui d6gage alors lui-meme des vapeurs inflammables. 

Si un condensat passive superficiellement est maintenu sur les parois 
lors des cycles suivants, celui-ci continue a se transformer progressivement et 
25 devient d'autant plus instable. Seul un scjour a I'air d*une tres longue duree pourrait 
permettrc une passivation definitive. 

Ainsi, en presence de tels condensats sur les parois d'une canalisation, 
toute manipulation par un operateur comporte un risque important de brulures. En 
effet, k tout moment, un apport d'energie aussi anodin que le frottement d'un outil 
30 ou d'un chiffon ou I'enlevement de la couche passivante pent suffire a provoquer 
une auto-inflammation de la paroi. 

II est done utile de prcvenir la formation de ces condensats et h cette fm 
d'abaisser la concentration de la phase gazeuse residuelle issue de la chambre 30 en 
especes siliciees. Dans Tinstallation de la figure 1, ceci est realise par injection d'un 
35 gaz -de dilution en sortie de la chambre 30. L'injection est rdalisec par une 
canalisation 70 qui aboutit dans le passage 50 immediatement a Texterieur de 
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I'enceintc 38. La canalisation 70 est alimentce en gaz neutre, par exemplc dc 
I'azote provenant de la reserxx 72 a travcrs une vanne 76 commandce par Tunite de 
controle 62. Bien entendu, la capacite du dispositif de pompagc 60 et la commande 
de celui-ci sont adaptees pour permettre, en depit de cette injection supplement 
5 taire, de raaintenir la pression dans la chambrc a la valeur voulue. 

Differents cssais ont ete effectues avec I'installation de la figure 1 afin 
de verifier Tcfficacite de la dilution de la phase gazcuse residuelle pour la preven- 
tion de formation de condcnsats indesirables sur les parois des canalisations de 
sortie 48, 56. Ces cssais ont ete effectues pour differentes valeurs de la pression 
10 totalc Pt dans la chambre 30, differentes valeurs du rapport R entre d6bit H2 et 
debit MTS dans la phase gazeuse rcactionnelle, differentes valeurs du debit total D 
de la phase gazcuse rcactionnelle et differentes valeurs du facteur de dilution 
par Tazote dc la phase gazcuse residuelle. Les valeurs de R et D sont donnees en 
comparaison avec des valeurs de reference Rj ct D^. Le facteur de dilution est 
. 15 donne par le rapport entre le debit d'azotc D(N2) injecte par la canalisation 70 et la 
somme totalc du debit d'azote D(N2) et des debits des gaz D(MTS) et D(H2) 
injectes par la canalisation d'amenee 44. 

D(No) 
D(MTS + Ho) + D(N2) 

20 

Le tableau ci-apres donne les resultats observes quant a la presence et 
a la nature de condcnsats instables sur les parois des canalisations de sortie. 
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Pression 




Debit 








totale 


Rapport R 


total 




Presence 


Observa- 


Pt(kPa) 


D(H7)/D(MTS) 


D 


Fd 


condensats 


tions 


15 


Ri 


Dl 


0,70-0,75 


NON 




10 


Ri 


Di 


0,60-0,65 


OUI 


Pate blan- 


8,5 


R3(>Ri) 


Dl 


0,55-0,60 


OUI 


chatre ins- 


8,5 


R?(<Ri) 


D7(<Di) 


0,65-0,70 


OUI 


table 


8,5 


Rl 




0,90-0,95 


NON 




2 


R3 (>Ri) 


Dl 


0,45-0,50 


OUI 


Uquide 


2 


Rl 


D2(<Di) 


0,60-0,65 


OUI 


visqueux 












brun tiis 












instable 


2 


R2(<Rl) 


D^(>Di) 


0,85-0,90 


NON 





Ces resultats montrent que le facteur de dilution doit etre au moins egal 

a 0,7. 

5 La figure 2 illustre un autre mode de realisation de moyens permettant 

d*abaisser la concentration de la phase gazeuse residuelle en especes siliciees. 

Uinstallation de la figure 2 differe de celle de la figure 1, d'une part, 
par la suppression des moyens d'amenee d'un gaz de dilution en sortie de la 
chambre et, d'autre part, par I'amenagement d'une zone d'appauvrissement imme- 
10 diateraent en amont de la sortie de Tcnceinte. Les elements communs aux instal- 
lations des figures 1 et 2 portent les memes references. 

La zone d'appauvrissement 80 est situee a la partie inferieure de 
I'cneeinte 38, entre le plateau portc-charge 40 et un plateau de chargement utile 82 
situ6 au-dessus de celui-ci. Les plateaux 40 ct 82 sont constitu6s de deux plaques 
15 perfor6es paralleles, par exemple en graphite, maintenues cspacecs Tune de Tautre 
par des entretoises 84, egalement en graphite. 

La zone d'appauvrissement ainsi delimitee par les plateaux 40 et 82 est 
gamie de substrats fibreux, sous forme de disques 84 disposes les uns au-dessus 
des autres. Les disques 84 sont maintenus Icgerement espaces les uns des autres et 
20 espaces des plateaux 40 et 82 par des entretoises 86 en graphite. Les disques 84 
pr€sentent des ouvertures 88 disposees en quinconce pour imposer un trajet 
sinueux a la phase gazeuse residuelle entre la chambre 30 proprement dite, situ6e 
au-dessus du plateau 82 et la sortie hors de I'enceinte 38. 
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II regnc dans la zone d'appauvrissement 80 les memcs conditions de 
pression et de temperature que dans la chambre 30, La phase gazeusc residuelle 
diffusant a travers les substrats 84 s'appauvrit en especes reactives en donnant 
naissance a un depot de carbure de silicium. Ainsi, les substrats 84 se densifient et 
5 la phase gazeusc residuelle extraite de I'enceinte 38 est appauvrie en especes 
siliciees. Suivant leur niveau de dcnsification, les substrats 84 sont changes ou non 
aprfes une operation complete d'infiltration. 

Des essais ont ete effectues en utilisant pour les substrats 84 trois 
disqucs en feutre de fibres de carbone ayant une epaisscur de 3 mm et un taux 
10 volumique de fibres de 6% (pourcentage du volume apparent du disquc effective- 
mcnt occupe par Ics fibres). Une augmentation du rendement de la reaction de 50% 
a ete observee, par rapport au cas ou aucune zone d'appauvrissement n'est prevue. 
En d'autres termcs, le pourcentage d'especcs siliciees qui ont ^te combinees avant 
extraction de la phase gazeuse residuelle hors de I'enceinte est augmente de 50%. II 
15 en est resulte une diminution suffisante de la concentration en especes siliciees non 
combinees pour evitcr la formation de condensats instables. 

On notera que la zone d'appauvrissement ne saurait ctre assimilec a 
une extension de la zone utile d'infiltration, permettant d'envisager la dcnsification 
de prefonnes pour la realisation de pieces en materiau composite dans la zone 
20 d'appauvrissement. 

En cffet, d'une part, il existe des contraintes quant aux formes, 
dimensions et porosite des substrats disposes dans la zone d'appauvrissement. 

D'autre part, la phase gazeuse residuelle pen6trant dans la zone d'ap- 
pauvrissement ne presente plus necessairement la composition convenable pour 
25 rfialiser un depot de carbure de silicium ayant la microtexture souhait^e ct/ou avec 
uoe uniformite de dcnsification souhaitee. 

Les substrats densifics dans la zone d'appauvrissement sont destines a 
ctre sacrifies. 

Bien entendu, les deux moyens envisages ci-dessus pour abaisser la 
30 concentration de la phase residuelle en esp&ces silici6es peuvcnt etre combines en 
munissant I'installation de la figure 2 d'une conduite d'injection de gaz de dilution 
comme dans Tinstallation de la figure 1. 
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REVENDICATTQNS 



1. Procede de densification isotherme et isobare d'un substrat poreux 
par infiltration chimique en phase vapeur de carbure de silicium, comprcnant la 

5 mise en place du substrat dans une chambre d'infiltration, Tintroduction d'une 
phase gazeuse reactionnelle comprenant du methyltrichlorosilane et de Thydrogene 
dans la chambre d'infiltration ou regnent des conditions de temperature et de 
pression d'infiltration predeterminees, le pr^chauffage de la phase gazeuse entrant 
dans la chambre d'infiltration afin de la porter en temperature avant contact avec le 
10 substrat, et Tcxtraction hors de la chambre d'infiltration de la phase gazeuse 
residuelle comprenant le reliquat de phase gazeuse reactionnelle et des produits de 
reaction gazeux, 

caractdrise en ce que Tinfiltration est realisee a une temperature comprise entre 
960*C et 1 050*C sous une pression totale au plus 6gale h 25 kPa et la 
. 15 concentration de la phase gazeuse r6siduelle cn especes siliciees est abaissee en 
sortie de la chambre d'infiltration. 

2. Proc6de selon la revendication 1, caracterise en ce que Tinfiltration 
est realisee a une temperature comprise entre 1 000*C et 1 030'C. 

3. Procede selon Tune quelconque des revendications 1 et 2, caract6risd 
20 en ce que Tinfiltration est realisee sous une pression totale dans la chambre 

d'infiltration comprise entre 7 kPa et 12 kPa. 

4. Proc6d6 selon Tune quelconque des revendications 1 a 3, caracterise 
en ce que I'abaissement de la concentration de la phase gazeuse residuelle en 
especes siliciees est realise par dilution de celle-ci par un gaz neutre immediate- 

25 ment en sortie de la chambre d'inHltration. 

5. Procede selon la revendication, caracterise en ce que le rapport entre 
le d6bit de gaz neutre injecte et la somme des debits de la phase gazeuse 
r6actionnelle et du gaz neutre injecte est au moins egal a 0,7. 

6. Procede selon Tune quelconque des revendications 1 a 3, caracterise 
30 en ce que I'abaissement de la concentration de la phase gazeuse residuelle en 

especes gazeuses siliciees est realise par un passage de celle-ci au contact et/ou au 
travers d'au moins un substrat dans une zone d'appauvrissement situ6e en aval de la 
chambre d'infiltration. 
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